
	1	 �電子顕微鏡の新たな革命
−収差補正技術

近年、電子顕微鏡の性能に著しい進展がみられた。これは、

電子顕微鏡発祥の地であるドイツから再びもたらされた革命

的技術－「磁場レンズ球面収差補正装置」によって成し遂げ

られ1）、頭打ちの感があった分解能が今世紀に入って飛躍的

に向上したことによる（図1）2,3）。図1における前世紀末辺り

までの性能向上は、主に日本が開発した超高圧電子顕微鏡が

先導していたが、電子の加速電圧を大きくし（＞～ 100万ボ

ルト）その波長を短くするという方法では、なかなか0.1nm

の壁を越えることはできなかった。また、高加速電圧に頼る

高分解能化は、結果として非常に高いエネルギーを持つ電子

ビームを用いるため、比較的原子結合が強いとされる無機材

料でさえも観察中の試料損傷がしばしば生じ、正しい構造・

状態を導けないというジレンマに陥ってしまっていた。ここ

で図1に目を戻し、光学顕微鏡の時代へとさかのぼると、そ

の分解能が1μm程度で飽和していることに気づく。これは、

可視光波長（380 ～ 750nm）の回折原理による限界値に相当

する。物質波（ド・ブロイ波）の概念に基づき、100万ボルト

程度で加速された電子の波長を見積もると、実に1pm（pm：

10－12m）のオーダーにまで達していることが導かれる。すな

わち、0.1nmという値は原理的分解能からまだ2桁もかけ離

れているのである。電子顕微鏡の分解能は、磁場レンズの性

能、特に球面収差によって著しく制限されており、その解決

は電子顕微鏡研究者の長年にわたる悲願であった。

電子顕微鏡における「レンズ」は、ソレノイド（導線を巻き

付けたコイル）磁場による電子収束効果（図2上段）が、光学

系における凸レンズと等価な作用を持つことを利用する。凸

レンズが入射波を正しく伝達する範囲（レンズ開口）を十分

に大きくとることで、その分解能が回折限界である波長程度

にまで達することが可能となる。しかしながら、凸レンズの

端側を通過する波は、焦点面における理想収束位置からのず

れが大きくなるため（図2下左段）、正しく伝達される範囲は

制限されてしまう。このずれをもたらすのがレンズの球面収

差（係数：Cs）である。球面収差の影響はレンズの端側、す

なわち大きな収束角αで伝播される波ほど顕著となり、その

理想収束点からのずれはCsα3に比例することが知られてい

る（光学では、球面収差は3次の収差と定義される）。通常の

光学系では、凹レンズと組み合わせることによって球面収差

は効果的に補正される（図2右下段）。電子顕微鏡のレンズも

凹レンズで補正できればよいのだが、電子入射軸に対して回

転対称である磁場レンズ（図2上段）では、基本的に凸レンズ

しか作れない。非軸対称な多極子レンズを多段に組み合わせ

ることで、総じて凹レンズ作用の発生が可能なことは1940年
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代から理論的に与えられていたのだが、その構造は複雑を極

める。例として図3に4極子－8極子型の収差補正機 4）を示す

が、複数のレンズから構成される多段構造を持つことが一目

瞭然であろう。各々の多極子レンズにより、入射ビームを歪

ませては元に戻す、といった過程を複数回繰り返し、ようや

く球面収差は補正される。この間、多段レンズの各磁極一つ

一つを相関させながら、極めて高い精度で制御しなければな

らない。それまでの電子顕微鏡が、基本的には一つのレンズ

（図2上段）のみを制御・調整すればよかったことを思えば、収

差補正レンズが要求する制御レベルは極めて複雑かつ高度で

ある。それゆえ、多数の名だたる電子光学研究者・技術者が挑

んできたにもかかわらず、長いあいだ収差補正機による分解

能向上が果たされることはなく、もはやその実現は不可能で

あろうとの悲観的展望もなされつつあった。最終的には、ド

イツのRoseがトランスファーレンズの挿入という見事な着

想によりレンズ設計にブレークスルーをもたらし 5）、それを

教え子のHaiderが実機開発する形で1995年、収差補正機は

実現に至った 1）。彼らの成功の背景には、多段レンズの光学

調整を行うコンピューター性能が近年に著しく進展したこと

や、磁極材品質等の周辺基盤技術が向上したことが挙げられ

る。しかし、収差補正技術の完成は、複数世代にわたる大学で

の継続的基礎研究があったからこそ成し得たことは、ここで

改めて強調しておきたい。この辺りの収差補正開発にまつわ

る状況は拙著 3）を、さらに収差補正技術の詳細を知りたい方

は専門的な解説 6,7）を参照頂きたい。

	2	 走査透過型電子顕微鏡法（STEM）
収差補正機の出現以降、これまで到達し得なかった分解能

での局所解析が可能となってきた。特に、1Å以下にまで絞り

込んだ収束電子ビームを走査プローブとして用いる走査透過

型電子顕微鏡（STEM：図4）が、従来TEM法に替わる高分解

能法として急速な拡がりをみせている 8）。STEM法は、収束

電子ビームを試料上で走査させ、試料各位置からの透過電子

強度を二次元マッピングする結像法である。形像に透過電子

を用いる点はTEM法と同様であり、ビームを走査する手法

はSEM法に類似する。STEM法そのものは古くからあるが、

LaB6電子銃からの熱電子を用いる機器が主流であった時代、

図2　 （上段）磁場レンズの断面模式図
（下段） 凸レンズの球面収差と、凹凸レンズ組み合わせによる補

正の模式図

図3　（左）非軸対称4極子レンズによる入射電子ビームの偏向効果
（右）4極子－8極子レンズの発散・収束作用と、多段レンズ構成による収差補正効果
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STEMの分解能はせいぜい10nm程度にとどまり、その機能

はあくまでTEMに付随する補助的な手法としての認識が強

かった。しかし、1990年代の電界放射型電子銃、2000年以降

の収差補正レンズの普及に伴い、STEMの分解能が飛躍的な

向上を遂げた。STEM法が広く普及するきっかけとなったの

は、何と言っても環状検出器と組み合わせた高角散乱暗視野

結像法（HAADF）であろう 9）。非常に高角散乱領域（sinθ/λ

＞～ 1Å－1）へと検出器を設定すると、その散乱強度は原子番

号Zのおおよそ2乗に比例するコントラスト（Zコントラス

ト）が得られるため、構造中の重元素位置を直ちに知ること

できる。STEM-HAADF結像の利点としてもう一つ強調して

おきたいのは、原子位置がほぼ常に輝点として結像（非干渉

結像 10）と呼ばれる）されるため、構造を読み誤る危険性が格

段に抑えられることである。従来のTEM高分解能原子像で

は、原子位置が黒なのか白なのか、異相界面近傍に現れる異

常コントラストはどこまでが虚像なのか、その詳細解釈には

常にシミュレーションとの対応が必要とされたことを考える

と、STEM-HAADF像は極めて直感的な解釈が許されると言

える。

図5はZnとYを数原子％含むMg合金中の結晶粒から得

た、比較的低倍の明視野TEM像およびHAADF-STEM像で

ある 11）。このMg合金は極めて優れた機械的特性を実現し

たが、微量添加したZnとYの役割が分かっていなかった。

HAADF像（図6（b））から直ちに、ZnとYがランダムな固溶

状態ではなく、微細ラメラ状の秩序を有して分布しているこ

とが分かる。さらに原子分解能での観察から、原子の積層秩

序（stacking order）と元素規則秩序（chemical order）がシン

クロした興味深い長周期構造となっていることが判明したの

である。このような構造を、従来のTEM観察から導き出すこ

とはほぼ不可能であったと言えよう。このシンクロ型長周期

構造 11,12）の特異な変形機構（キンク変形）が本Mg合金の強化

機構に大きく寄与していることから、長周期相をベースとす

るMg合金の実用化研究に弾みがつくとともに、現在の新学

術領域研究へと発展している 13）。図6は、Yを微量ドープし

たアルミナの粒界から得たHAADF-STEM原子像である 14）。

アルミナ多結晶材のクリープ特性が微量のYドープにより顕

著に改善されるのはどうしてなのか、この問いに対する明瞭

な答えをSTEM像が与えてくれている。未ドープ材の粒界構

造と比較して、ドープ材では明らかに粒界特定サイトが顕著

なZコントラストを呈しており、Y原子の粒界偏析挙動が原

子レベルで明らかである。この像を基に、Yの侵入サイト情

報までを含めた粒界の原子構造モデルが構築され、第一原理

計算による検討を通して、Yドープにより粒界結合が強化さ

れるとの知見を得るまでに至っている 14）。もちろん、このよ

うなドープ原子位置を含む粒界構造解析を、従来の高分解能

TEM法で行うことは極めて困難である。

非鉄材料ではごく当たり前のように行われる原子像観察

図4　STEM法とEDS/EELSの模式図
図5　（上段）Mg97Zn2Y1 合金の明視野TEM像とHAADF-STEM像 11）

（下段）Mg-Zn-Y長周期構造のHRTEM像とHAADF-STEM原子像

｝Mg

｝Zn/Y
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だが、一般に鉄鋼材料となるとその事例が途端に減少する。

その大きな理由の一つに、鉄鋼材料は強磁性のフェライトも

しくはマルテンサイトが中心であり、高分解能観察のための

光学調整が容易でなかったことが挙げられよう（電子ビーム

は帯電粒子であり、局所磁場によるローレンツ力によって大

きく偏向してしまう）。収差補正以降の装置では、手作業で

はもはや不可能な多段レンズ群の光学調整を行うため、コン

ピューターによる自動化が格段に進歩している。すなわち、

従来は特定研究者の職人芸との認識が強かった高分解能観

察法だが、もはやそのような特殊スキルを必要とせずとも原

子像の取得が可能となった。図7は最先端装置を用いてα-Fe

結晶から取得したHAADF-STEM像であるが、原子位置が明

瞭に分解されている 15）。

STEMの利点は、特性X線分光（EDS）や電子エネルギー損

失分光（EELS）のような分光分析との組み合わせでも大いに

発揮される。極めて微小な電子ビームを走査するため、当然

のことながらSEMでは到達困難なスケール域でのスペクト

ルマッピングが可能となる。図8はオーステナイトステンレ

ス鋼（SUS304）とマルテンサイト鋼（SCM415）からなる複

層鋼板の界面をSTEM-EDS解析した例である16）。この異種

材界面は、圧延後1000℃で数分間保持（その後水焼入れ）す

るだけで強固な接合界面となるが、その形成機構が明らかと

なった。図8で注目すべきは、（b）、（c）の元素マッピングに表

れた10～50nm程度のSiO2微細粒子の並びである。これらは

一見、界面近傍のマルテンサイト粒内に生成しているようで

あるが、SiやOの由来を考えると、圧延直後の初期界面付近

に偏在していたと考えるのが妥当である。すなわち、SiO2微

細粒の横並び位置が熱処理前の初期接合界面をトレースして

おり、その後の焼鈍－急冷処理の結果として、これら微細粒

がマルテンサイト粒内に取り込まれたと考えられる。以上か

図8　 （上段）SUS304/SCM415の界面領域における（a）STEM明視野像と（b）－（h）対応する領域のSi, O, C, Fe, Ni, Cr, Mn分布 16）

（下段）SUS304/SCM415界面における熱処理中の相変態を表す模式図 16）

図7　 （a）収差補正STEM機により得たαFeの［111］入射高分解能像 15）

（b）拡大像
図6　 アルミナ粒界のHAADF-STEM像 14）

（左）未ドープ材　（右）Yドープ材

33

収差補正透過電子顕微鏡の進展と材料研究応用への展望

93



ら、図8の模式図を示すような界面接合プロセスが導き出さ

れた 16）。このプロセスを裏付けるように、Ni、Cr分布のなだ

らかな組成傾斜（図8（f）、（g））、狭いバンド領域（～数μm）

におけるCの急峻な化学ポテンシャル分布に起因する微細

カーバイドの形成（図8（d）、（g））等が実際に確認されている。

STEM結像とEDSマッピングの効果的な併用により、界面組

織と対応づけた元素分布を多角的に解析することで、界面強

度を実現する相変態機構を解明することができている16,17）。

	3	 �今後の展望�
−�材料開発へとつながる計測を�
目指して

収差補正レンズ開発から十数年を経てその技術がほぼ確立

した現在、最先端STEM機を用いて国内外から続々とデータ

が出てきている。最近の傑出した報告として、グラフェンと

同型構造をもつBN単原子シートのSTEM-HAADF観察が挙

げられる 18）。そこでは、単原子からの散乱強度を基にBとN

が明瞭に識別されるとともに、不純物としてシートに付着し

たCやO原子までもが同時に検出されている。まさに“Atom-

by-atom”分析であり、Nature誌の表紙を飾るほどのインパ

クトを与えている。「原子一つ」からの究極の分光分析もご

く最近報告され 19）、未結合手を持つグラフェン端のC原子か

らのEELスペクトル形状が、6員環を構成するC原子のそれ

とは明らかに異なることが示された。収差補正機の進展は、

STEMのHAADF結像のみならず、明視野（BF）結像へと再び

注目する機会ももたらしている。通常のSTEM-BE結像とは

やや異なり、収差補正後の大きな透過ビームディスクに環状

検出器を挿入するため、Annular Bright Field（ABF）結像と

呼ばれる 20－22）。ABF法は軽元素観察に極めて高感度となるこ

とが特長で、水素化物結晶中の水素原子（コラム）を捉えるま

でに至っている22,23）。重元素観察を得意とするHAADF結像

を補完することからも、たいへん意義深い結像法であると言

えよう。その他、多数の際だった報告が続々となされている

が、これらは最近刊行されたSTEMの本に基礎から応用例ま

でよくまとめられている 24）。

上記のような極限の観察例を列記すると、収差補正による

電子顕微鏡の高度化は、結局のところ一部の専門家限定の装

置となっただけではないか、との感を強くする読者諸氏が多

いことと思われる。そう言った意味ではここからが本題とな

るが、収差補正機の効果は、電子顕微鏡そのものの汎用性を著

しく高めた点にもあることを、ぜひ本会員諸氏に認識頂きた

い。先述のように、収差補正電子顕微鏡の調整はコンピュー

ターによる自動方式であり、従来のような職人的技術はもは

や必要とされない。すなわち、専門家に限らずとも技術的に

は電子顕微鏡の操作が格段に容易となっている。また、収差

補正による電子ビーム輝度の1～2桁の向上は、分光分析効率

の大幅な改善をもたらし、従来は一日仕事であった測定が数

分～数時間程度で行えるようになった。実際、ナノスケール

での故障解析が不可欠な半導体製造の現場では、生産ライン

に隣接して収差補正電子顕微鏡を設置し、生産プロセスと同

期してリアルタイムに近い状態で解析を進めるまでにきてい

る。装置設置場所の床振動等の環境も、装置性能そのものが

格段に向上した現在では、さほど厳しい設定でなくとも十分

に従来を凌ぐ分解能（原子レベルすらも可）が達成できるから

である。こういった背景もあり、国内での収差補正顕微鏡の

導入が大学や国立研究所に先行して、汎用性を重視する企業

研究所において進められたのは特筆すべき出来事であった。

収差補正技術は、電子顕微鏡の最高性能を高めただけでなく、

汎用装置として成熟する機会ももたらしたのである3）。

鉄鋼材料設計・プロセスに携わる研究者・技術者の多くは、

ごく微量でも鋼の組織形成に大きな影響を与えるボロン（B）

や炭素（C）が「実際の材料中でどのような分布をとっている

のだろうか？」と思った経験があるはずである。今こそ、近く

の分析屋の同僚に相談をもちかけてみてはどうか。わずか数

年前には無下もなく「無理だ」と突っぱねられたレベルの分析

が、今では十分に検討可能となっていることが大いに期待で

きるからである。例えば、粒界に微量偏析したBをSTEM最

先端機で捉えようとする試みは、企業研究所においてすでに

かなりの段階にまで進んでいる15）。また、民間での依頼分析

業務でも収差補正電子顕微鏡の環境が着々と整いつつある。

計測精度の飛躍的な向上は常に新たな発見をもたらしてきた

ことは、歴史の教えるところである。すでに十分な微視的理

解がなされたと考えられている（思いこんでいる？）鉄鋼材

料においても見落とされていたミクロ因子はないか、もう一

度問題点をおさらいしてみる価値は十分にあろう。産学官連

携が効果的に機能し、日本のお家芸と言われる「電子顕微鏡」

と「鉄鋼材料」の2分野である。両分野間のやり取りをより一

層密にすることによって、新たな鉄鋼材料への開発へとつな

がるブレークスルーが訪れることを期待してやまない。他の

追随を許さない高品質・高性能の材料開発こそが、日本が世

界をリードし続けるための最大の課題である。
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